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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

Priifungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

@ Autothermer Reformierungsreaktor 

(§) Die Erfindung betrifft einen autothermen Reformie- 
rungsreaktor, umfassend 

- eine endotherme Reaktionszone, in der die Reformie- 
rungsreaktion ablauft; 

- eine exotherme Reaktionszone, in der fur die Reformie- 
rungsreaktion benotigte Energie freigesetzt wird; 

- eine den Reaktionszonen nachgeschaltete Quenchzone 
zur Abschreckungskuhlung des Reaktorgasvolumen- 
stroms. 

ErfindungsgemaB sind endotherme Reaktionszone und 
Quenchzone durch einen gasdurchlassigen Hitzeschild 
(HS) getrennt, wobei der Hitzeschild (HS) 

- eine Thermalisolation (IS) zur thermischen Isolation von 
endothermer Reaktionszone und Quenchzone sowie 

- einen der endothermen Reaktionszone zugewandten 

■ Temperaturstrahler (STR) zur Abstrahlung der vom Reak- 
, torgasvolumenstrom aufgenommenen thermischen 

■ Energie 
umfafct. 




Autotherme 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft einen autothermen Reformierungs- 
reaktor nach dem OberbegrifF des Patentanspruchs 1 . 

Beim Betrieb von Brennstoffzellen mit Polymermembra- 5 
nen, kurz PEM-Brennstoffzellen genannt, insbesondere fur 
mobile Anwendungen, kann cin wasscrstofTrciches Gas aus 
einem fliissigen Rohkraftstoffdurch Reformierung von fliis- 
sigen Kohlenwasserstoffen, z. B. Benzin oder Diesel er- 
zeugt werden. 10 

Diese Reaktion kann vorteilhaft in einem autothermen 
Reaktor durchgefuhrl werden. Darin wird durch cine cxo- 
therme Verbrennung Energie freigesetzt, die zur Beheizung 
der endothermen Reformierungsreaktion eingesetzt wird. 
Im Idealfall ist die exotherme Reaktionszone der endother- 15 
men Reaktionszone iiberlagert. Es ist aber auch moglich, die 
exotherme Reaktion der endothermen Reaktion vorzuschal- 
ten. In der endothermen Reaktionszone erfolgt die Umset- 
zung des zudosierten Wasser/Luft/Kohlenwasserstoff-Ge- 
mischs in ein H 2 -reiches Gas, das neben CO2 auch CO ent- 20 
halt. Um am Ende des Reaktors eine Ruckreaktion des CO- 
Gases im Gasgemisch in elementaren Kohlenstoff (RuB) zu 
verhindern, muB das Gasgemisch schnell auf ein niedriges 
Temperaturniveau herabgekuhlt werden. Dies wird durch 
Wasserzugabe erreicht und wird als Quenchen bezeichnet. 25 
Fur den Fall der partiellen Oxidation von Kohlenwasser- 
stoffen ist dieser Vorgang zum Beispiel in der US 5,358,696 
beschrieben. 

Durch den Quenchvorgang entsteht im Reaktor ein der 
Abkuhlung entsprechendes Temperaturgefalle. Dies ist un- 30 
verwunscht, da sich durch den damit einher gehenden War- 
meverlust im hinteren Bereich der endothermen Zone cine 
zu niedrige Temperatur einstellt. Diese Temperatur ist be- 
stimmend fur die Gaszusammensetzung, da das thermody- 
namische Gleichgewicht der Reformierungsreaktion tempe- 35 
raturabhangig ist. 

Der Erfindung liegt deshalb die Aufgabe zugrunde, die 
Temperaturverteilung im autothermen Reaktor derart zu op- 
timieren, daB die Reaktionszonen von der Quenchzone ther- 
misch moglichst gut abgekoppelt werden. Eine Abkuhlung 40 
im hinteren Bereich der endothermen Zone sollte vermie- 
den, eine moglichst gute EncrgicrQckkopplung in die vorge- 
schaltete endotherme Zone jedoch erreicht werden. Dabei 
sollte der entstehende Druckverlust des Gasvolumenstroms 
im Reaktor moglichst gering scin. 45 

Diese Aufgabe wird mit dem autothermen Reaktor nach 
Paten tanspruch 1 gelost. Vorteilhafte Ausfuhrungen der Er- 
findung sind Gegenstand von Unteranspruchen, 

GemaB der Erfindung ist ein gasdurchlassiger Hitzeschild 
vorgesehen, der zwischen den Reaktionszonen des Reaktors 50 
und der Quenchzone im Reaktorgasvolumenstrom angeord- 
nct ist. Der Hitzeschild umfaBt im wesentlichen zwei Kom- 
ponenten: 

- eine Thermalisolation zur thermischen Isolation von 55 
endothermer Reaktionszone und Quenchzone, 

- einen Temperaturstrahler zur Abslrahlung der aus 
dem abstromenden Reaktorgasvolumenstrom aufge- 
nommenen thermischen Energie. Seine Oberflache ist 
der endothermen Reaktionszone zugewandt. Die Strah- 60 
lungsleistung steigt gemaB dem Stefan-Boltzmann-Ge- 
setz mit der 4. Potenz der Oberflachentemperatur. Je 
heiBer die Gastemperatur, um so heiBer die Oberflache 
des Hitzeschilds und um so hoher die in Richtung auf 
die endotherme Reaktionszone abgestrahlte Energie. 65 

Fur die Funktionsweise des erfindungsgemaBen tcmpcra- 
turstabilisierten Reaktors sind somit im wesentlichen fol- 
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gende Warmeiibertragungsmechanismen von Bedeutung: 

- Warmeubertragung vom Gasvolumenstrom auf den 
Hitzeschild; hier ist vor allem die konvektive Warme- 
ubertragung durch erzwungene Konvektion von Be- 
deutung. Die Erzeugung einer turbulenten Strbmung ist 
hierbci vorteilhaft. Diese kann durch entsprechende 
geometrische Auslegung des Hitzeschilds erreicht wer- 
den. Dariiberhinaus kann die Hitzeschild-Geometrie 
derart ausgelegt werden, dass der WarmefluB zu der 
Oberflache des Temperaturstrahlers optimiert wird. 

- Slrahlungs warmeubertragung vom Hitzeschild zu- 
riick auf den in der Reaktionszone befindlichen Refor- 
mierungskatalysator. Typische Temperaturen bei der 
Durchfuhrung der Reformierungsreaktion nut Benzin 
oder Diesel liegen im Bereich von ca. 900°C. Bei die- 
sen Temperaturen ist die abgestrahlte Leistung bercits 
relativ hoch. Durch die Art der Oberflache (idealer- 
weise mit der Charakteristik eines schwarzen Strahlers) 
sowie der Oberflachengiite kann eine maximale Effi- 
zienz der Abstrahlung erreicht werden. 

Mit dem erfindungsgemaBen Hitzeschild wird somit eine 
sehr gute thermisch Isolation der Quenchzone gegeniiber 
dem autothermen Bereich des Reaktors erreicht. Die endo- 
therme Reaktionszone kann auf Betriebstemperatur gehal- 
ten werden, ohne von dem Temperaturabfall in der Quench- 
zone beeinflusst zu werden. 

Gleichzeitig wird eine Energieriickkopplung erreicht, in 
dem die von dem Hitzeschild aufgenommene Warme des 
Gasvolumenstroms in die endotherme Zone zuriickgestrahlt 
wird. Sonut konnen die Warmeverluste, die durch den ab- 
stromenden Gasmassenstrom verursacht werden, wesentlich 
vermindert werden. 

Dem erfindungsgemaBen Hitzeschild besitzt dariiberhin- 
aus eine vorteilhafte Wirkung als Energiespeicher bei Last- 
wechseln, wie im folgenden erlautert wird: 

Bei einem Reaktor kann man im wesentlichen zwischen 
zwei Arten von Warmeverlusten unterscheiden: 

- Wandverluste: Warmeverluste durch die Reaktoriso- 
lation hindurch und uber die Reaktoroberflache an die 
Umgebung; 

- Gasvolumenstromverluste: Warmeverluste, die 
durch den abstromendc Gasmassenstrom und die Ga- 
stemperatur verursacht werden. Die Gasvolumen- 
stromverluste sind abhangig vom Gasmassenstrom, der 
Warmekapazitat des stromemden Gasgemischs und 
des Temperaturgefalles. 

Bei Lastwechseln wird die exotherme Energieabgabe pro- 
portional der Lastanderung verandert.. Da die Wandverluste 
wesentlich von der Innentemperatur abhangen, die Gasvolu- 
menstromverluste sich aber proportional zu der Last andern, 
verschieben sich beim Lastwechsel die Anteile der Verlu- 
starten entsprechend. Je geringer die Last, um so hoher der 
Anteil der Wandverluste und je hoher die Last, um so hoher 
der Anteil der Volumenstromverluste. 

Der erfindungsgemaBe Hitzeschild kann unter den ge- 
schilderten Bedingungen als Warmepuffer dienen, um die 
Betriebstemperatur des Reaktors zu stabilisieren. Im Last- 
wechsel nach unten gibt er, abhangig von seiner Warmeka- 
pazitat, seine zuvor aufgenommene Energie zeitverzogert ab 
und verzogert so die Abkuhlung. Beim Lastwechsel nach 
oben wird der proportional steigende Volumenstromverlust 
durch die Warmeaufnahme des Hitzeschilds gemindert. 

Daruber hinaus wird durch diesen Dampfungs vorgang 
eine konstantere Steuerung des Quenchen s erreicht. Auch 
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eine gleichmaBigere Versorgung der einem Reaktor nachge- 
schalteten Shiftreaklion zur CO-Entfernung wird dadurch 
ermoglicht. 

Der erfindungsgemaBe Reformierungskatalysator kann 
insbesondere fur die Reformierung von Kohlenwasser- 5 
stoffen, z. B. Benzin oder Diesel, eingesetzt werden. 

Der erfindungsgemaBe RefonnierungsreakLor kann insbe- 
sondere in einem brennstoffzellenbetriebenen Kraftfahrzeug 
zur Speisung der Brennstoffzelle mit Wasserstoff dienen. 

Die Erfindung wird anhand von Ausfuhrungsbeispielen 10 
unter Bezugnahme auf Zeichnungen naher erlautert. Es zei- 
gen: 

Fig. 1: einen erfindungsgemaBen Reaktor in schemati- 
scher Darstellung; 

Fig. 2: die Strahlungsleistung (Watt) eines erfindung sge- 15 
maBen Hitzeschilds in Abhangigkeit von der Temperatur 

CO; 

Fig. 3: eine Ausfuhrung des erfindungsgemaBen Hitze- 
schilds in schematischer Darstellung; 

Fig. 4: eine konkrete Ausfuhrung des erfindungsgemaBen 20 
Hitzeschilds; 

Fig. 5,6: wcitere konkrete Ausfiihrungen des erfindungs- 
gemaBen Hitzeschilds. 

Fig. 1 zeigt einen erfindungsgemaBen autothermen Refor- 
mierung sreaktor in schematischer Darstellung. Er umfaBt 25 
die autotherme Reaktionszone, in der die exotherme Reak- 
tion zur Energiefrcisetzung sowie die endotherme Rcfor- 
mierungsreaktion ablaufen. Die zudosierten Kohlenwasser- 
stoffe sowie Luft und H2O werden darin in ein Il2-reiches, 
CO-haltiges Gasgemisch umgesetzt. Der autothermen Reak- 30 
tionszone nachgeschaltet ist die Quenchzone, in der das 
Gasgemisch nach Durchstromen des gasdurchlassigen Hit- 
zeschilds durch Zugabe einer Flussigkeit, iiblicherweise 
Wasser, schnell auf ein niedrigeres Temperaturniveau herab- 
gekiihlt wird. Das erfindungsgemaBe Hitzeschild ist in die- 35 
ser Ausfuhrung quer zur Stromungsrichtung des Gasvolu- 
menst.roms positioniert. Es ist vorteilhaft so strukturiert, 
dass es eine moglichst hohe Oberflache aufweist. Der erfin- 
dungsgemaBe Hitzeschild erstreckt sich uber den gesamten 
Querschnitt des Reaktors, so daB der Reaktor baulich in 40 
zwei Raume getrennt wird. 

In Fig. 1 ist zusatzlich eine Temperaturverteilung inncr- 
halb des Reaktors endang der Stromungsrichtung aufge- 
zeichnet. Die gestrichelten Linien bezeichnen dabei die 
Werte in einem erfindungsgemaBen Reaktor, die durchgczo- 45 
genen Linie die Werte in einem konventionellen Reaktor. 
Man erkennt, daB bei dem erfindungsgemaBen Reaktor im 
Bereich des Hitzeschilds ein starkes Temperaturgefalle 
herrscht, so daB die Quenchzone von den Reaktionszonen 
thermisch gut abgekoppelt ist. Demgegeniiber weist der 50 
konventionelle Reaktor ein stetes Temperaturgefalle uber 
die gesamte Lange des Reaktors auf. Dadurch crgeben sich 
Warmeverluste im (in Stromungsrichtung gesehen) hinteren 
Bereich der Reaktionszone rnit den in der Beschreibungs- 
einleitung erlauterten Nachteilen. 55 

Fig. 2 zeigt die Strahlungsleistung eines erfindungsgema- 
Ben Hitzeschilds fur einen bestimmten, beispielhaftcn 
Durchmesser. Wie man aus der Zeichnung erkennen kann, 
steigt die Strahlungsleistung gemaB Stefan-Boltzmann-Ge- 
setz proportional zur 4 Potenz der Temperatur. 60 

Fig. 3 zeigt eine Ausfuhrung des erfindungsgemaBen Hit- 
zeschilds in schematischer Darstellung. Der Hitzeschild HS 
ist in dem Reaktorgasvolumenstrom zwischen der autother- 
men Reaktionszone und der Quenchzone angeordnet. Der 
Hitzeschild HS umfaBt in dieser Ausfuhrung folgende Ele- 65 
mente, die schichtartig nebeneinander angeordnet sind: 

- Temperaturstrahler STR aus einem Schaum aus Me- 
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tall oder Keramik. Er ist der autothermen Reaktions- 
zone zugewandt und strahlt die uber Konvektion vom 
Reaktorgasvolumenstrom auf den Hitzeschild uberge- 
gangene Warrne als Temperaturstrahlung in die Reakti- 
onszone zuriick. 

- Thermalisolation IS aus einer thermisch isolierenden 
Keramikgussmasse oder einem vorgeformten Kcra- 
mikteil. Sie kann einen schaumartigen Aufbau aufwei- 
sen. 

- Verdampferstruktur VD aus einem Metallschaum 
mit moglichst hoher Oberflache. Sie dient dazu, das 
Quenchen des Reaktorgasvolumenstroms zu unterstiit- 
zen, in dem die zur Kuhlung zugegebene, z. B. einge- 
spritze oder eingeduste Wasser an ihrer Oberflache 
moglichst schnell verdampft wird. 

Fig. 4 zeigt eine konkrete Ausfuhrung des erfindungsge- 
maBen Hitzeschilds HS. Er umfaBt den Temperaturstrahler 
STR, dessen gegen die Reaktionszone gerichtete Oberflache 
als Strahlungsflache SF dient, uber die die vom Gasvolu- 
menstrom auf den Hitzeschild HS ubergegangene Warme 
als Strahlungsenergie in die Reaktionszone zuruckgestrahlt 
wird. AuBerdem ist eine Thermalisolation IS vorhanden. 

Die konstruktive Auslegung des Hitzeschilds HS ist so 
ausgelegt, dass eine moglichst hohe Strahlung in Gegen- 
stromrichtung erzielt wird, und gleichzeitig eine moglichst 
gute thennische Isolation gegen uber der in Strdmungsrich- 
tung nachgeschalteten Quenchzone. Fur eine gute Warme- 
ubertragung aus dem Gasvolumenstrom auf den Hitzeschild 
HS ist die Erzeugung einer turbulenten Stromung vorteil- 
haft, z. B. durch eine geeignete Wahl des Stromungsquer- 
schnitts. In der dargestelltcn Ausfuhrung sind die Stro- 
mungskanale GK fiir den Reaktorgasvolumenstrom entwe- 
der konisch oder zylinderformig ausgebildet. Die Wande der 
Stromungskanale GK werden durch den Temperaturstrahler 
STR gebiidet. Dadurch wird der WarmefluB zur strahlungs- 
aktiven Oberflache SF des Temperaturstrahlers STR hin op- 
timiert. Die Thermalisolation IS besteht in dieser Ausfuh- 
rung somit aus einer Mehrzahl einzelner, nicht zusammen- 
hangender Bereiche. 

Fig. 5 und 6 zeigen weitere Ausfuhrungsformen des erfin- 
dungsgemaBen Hitzeschilds HS. Dargcstellt ist jeweils der 
Temperaturstrahler als auBerster Schicht des Hitzeschilds. 
Jede Ausfuhrung ist sowohl in Draufsicht als auch im Quer- 
schnitt dargcstellt. Die obere Abbildung, Fig. 5a, zeigt cine 
erste Ausfuhrung des Temperaturstrahlers als Keramik- oder 
Metallschaum. Fig. 5b zeigt eine weitere Ausfuhrung, bei 
der der Temperaturstrahler als Kreuzkanalstruktur z. B. ge- 
maB der DE 43 34 981 Al, ausgebildet ist. Fig. 5c und Fig. 
5d schlieBlich zeigen Ausfiihrungen aus Drahtgitterstruktu- 
ren bzw. Lochblechen. 

In Fig. 6 sind Ausfiihrungen des erfindungsgemaBen Hit- 
zeschilds HS dargestellt, der verschiedene Spaltstrukturen 
als Stromungskanale GK fur den Gasvolumenstrom auf- 
weist. Fig. 6a zeigt eine Spaltstruktur aus mehreren konzen- 
trischen Ringspalten. Fig. 6b zeigt eine Spaltstruktur nach 
Art einer Bienenwabe. Dabei bilden die "Stege" zwischen 
den "Waben" die Spalte, wahrend die "Waben" die Oberfla- 
che SF des Temperaturstrahlers darstellen. 

Besonders geeignete Materialien fur den Hitzeschild HS 
sind sole he, die die folgenden Anforderungen erfullen: 

- Minimaler Druckverlust, 

- Maximale Oberflache, insbesondere senkrecht zur 
Stromungsrichtung, 

- Temperaturbestandigkeit, 

- Temperaturwechselbestandigkeit, 

- Verzunderungsfestigkeit. 
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LetzLgenannte Eigenschaft ist aus dem Grunde relevant, 
da es bei inhomogener Gemischbildung in der Reaktions- 
zone zum Durchbruch von O2 kommen kann. 

5 

Patentanspruche 

1. AutothermerReformierungsreaktor, umfassend 

- eine endotherme Reaktionszone, in der die Re- 
formierungsreaktion ablauft; 10 

- eine exotherme Reaktionszone, in der fur die 
Reformiemngsreaktion benotigte Energie frcige- 
setzt wird; 

- eine den Reaktionszonen nachgeschaltete 
Quenchzone zur Abschreckungskuhlung des Re- 15 
aktorgasvolumenstroms; 

dadurch gekennzeichnet, daB endothcnne Reaktions- 
zone und Quenchzone durch einen gasdurchlassigen 
Hitzeschild (HS) getrennt sind, wobei der Hitzeschild 
(HS) 20 

- eine Thermalisolation (IS) zur thermischen Iso- 
lation von endothcnner Reaktionszone und 
Quenchzone, sowie 

- einen der endothermen Reaktionszone zuge- 
wandten Temperaturstrahler (STR) zur Abstrah- 25 
lung der aus dem Reaktorgasvolumenstrom auf- 
genoniTnenen ihennischen Energie, 

umfaBt. 

2. Autothermer Reformierungsreaktor nach Anspruch 

1, dadurch gekennzeichnet, daB der Hitzeschild (HS) 30 
auf seiner der Quenchzone zugewandten Seite eine 
Verdainpferstruktur (VD), z. B. aus eincm Metall- 
schaum umfaBt. 

3. Autothermer Reformierungsreaktor nach Anspruch 

1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB die exotherme 35 
Reakdonszone der endothermen Reaktionszone vorge- 
schaltet ist, 

4. Autothermer Reformierungsreaktor nach einem der 
Anspriiche 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB die 
exotherme Reaktionszone der endothermen Reaktions- 40 
zone uberlagert ist. 

5. Autothermer Reformierungsreaktor nach einem der 
vorangehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, 
daB der Hitzeschild (HS) Stromungskanale (GK) auf- 
weist, dercn Wandc durch den Tempcraturstrahler 45 
(STR) gebildet sind. 

6. Autothermer Reformierungsreaktor nach einem der 
Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB der 
Temperaturstrahler (STR) und/oder die Thermalisola- 
tion (IS) als Kreuzkanalstruktur, Drahtgitterstruktur 50 
oder Lochblech ausgebildet sind. 

7. Autothermer Reformierungsreaktor nach einem der 
Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB der 
Temperaturstrahler (STR) als schaumartige Struktur 
aus Metall oder Keramik oder aus einem Metall/Kera- 55 
mik-Verbund ausgebildet ist. 

8. Autothermer Reformierungsreaktor nach einem der 
Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Thermalisolation (IS) als schaumartige Struktur aus 
Keramik ausgebildet ist. 60 

9. Autothermer Reformierungsreaktor nach einem der 
Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB der 
Temperaturstrahler (STR) und/oder die Thermalisola- 
tion (IS) Spaltstrukturen in Form von konzentrischen 
Ringspalten oder in Form von Wabenstrukturen auf- 65 
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